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In this paper, non-catalytic partial oxidation reaction (fuel-rich combustion) of methanol was investigated
experimentally when the reaction was stabilized in the vicinity of the ceramic honeycomb as a porous material inserted
in the reactor. The experiment was conducted under various conditions of the gaseous mixture flow rates and velocity
profiles. Temperature distributions of combusting gas and honeycomb surface were measured and the flame shapes were
observed to evaluate the reforming characteristics and the reaction stability. Better stability and higher conversion rate
were achieved in a wide turn down ratio range when the conical flame was formed. However, in the considerably smaller
flow rate conditions, the flame attached to the honeycomb and the methanol conversion was deteriorated due to the
heat loss effect of the honeycomb. In too much high flow rate conditions, on the other hand, the flame was stretched
asymmetrically and the reaction became unstable. By introducing the mixture gas as a central jet in the reforming chamber,
the stability of the flame was improved without deteriorating the reforming efficiency since the smaller velocity gradient
in the near-wall surrounding region enhanced the flame stability.
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反応管は長さ 300 mm，外径 42 mm，内径 D = 36 mmの石英ガラス管製であり，気化管とバッフル板を介して接
続されている．バッフル板は同図中に示すような厚さ 15 mmのステンレス製円板であり，中心孔（内径 5.5 mm）
とそれを取り囲む 6つの周囲孔（内径 2 mm）が設けられている．これにより，メタノール蒸気と空気の混合を促
進し，さらに気化管への逆火防止を図る．反応管内の座標系は，バッフル板下流端面の中心を原点とし，主流方
向および半径方向にそれぞれ x軸と r軸をとる．反応管上流部 (1:74 · x=D · 2:83)には改質反応を安定化するた
めに，同図中に示すような直径 34 mm，長さ 40 mmの円柱型のセラミックハニカムを挿入した．セラミックハニ












て，周波数 1 Hzにて測定した．熱起電力の基準温度はデータロガーの内部補償による 0 ±Cとし，K型熱電対にお
ける測定精度は §1±Cであった．
改質ガスの採取のためのサンプリングプローブには外径 3 mm，内径 2 mmのステンレス管を用い，それを石英




GC-8A）および無機ガス分析用カラム（信和化工製，SHINCARBON ST 8 m）を使用して，H2, N2, O2, CO, CO2
の 5成分を対象に成分分析を行った．
火炎の直接写真撮影にはデジタルカメラを使用し，各条件に対してハニカムの下流端面から約 50 mmの領域（図
1の枠線 (A)内）について撮影した．撮影条件は，ISO感度 800，絞り値 F8.0，露光時間 4秒とした．
反応管内速度分布については改質実験用の石英ガラス管と同寸法のアクリルパイプを準備し，PIV システム
を用いて非燃焼場にて測定した．作動流体として常温空気を用いて，PIV計測用のトレーサ粒子としては DEHS
Table 1 Air and fuel flow rates (φ =3.5) and PIV conditions.
qload Qfuel Qair Ratio Air flow rate for PIV Um Re
[kW] [mL(liq.)/min] [L/min] [–] measurement [L/min] [m/s] [–]
0.53 2.04 2.41 1 5.36 0.084 195
0.64 2.43 2.87 1.19 6.39 0.100 232
0.84 3.21 3.79 1.58 8.44 0.133 307
1.04 4.00 4.71 1.96 10.50 0.165 382
1.45 5.56 6.56 2.73 14.61 0.230 531
1.76 6.73 7.94 3.30 17.69 0.279 644
2.12 8.10 9.55 3.97 21.28 0.335 774
(Di-Ethyl-Hexyl-Sebacate, C6H50O4)を用いた．DEHSの公称粒径は 1 µmである．PIVシステムは，ダブルパルス







質反応は φ = 3.5の条件において水素生成の観点からより望ましい反応を起こすことが分かっている(1)．そこで本
報では予混合気の当量比 φ を 3.5に固定し，反応領域とハニカムの熱的相互作用を考察する上で重要な因子とな
る反応領域の形成位置やその形状と安定性および改質性能の関係を観察するため，ハニカム下流領域において反
応が安定化する混合気流量について実験を行った．
表 1に各出力条件の燃料および空気の体積流量を示す．ここで，qloadはメタノールの低位発熱量 LHV から計算
した熱出力を，また Qfuel および Qair はそれぞれ，当量比 φ = 3:5の予混合気を形成するために気化管に供給する











この場合は既報(1) (2)の系とも対応している．次に，図 1の領域 (B)に図 3のようなリストリクターを挿入する条

























(a) Methanol conversion, α
























(b) Hydrogen production, ξH2



































(c) Preferential production ratios of H2, β , and CO, γ
Fig. 4 Evaluation parameters of the reforming reaction (Case NRML, φ = 3.5).
3. 結果および考察
3¢1 改質性能 (Case NRML)
まず Case NRMLについて出力 qloadを変化させた実験を行い，改質ガス成分から改質性能を評価した結果を図 4
に示す．得られた各種成分濃度データから，以下の 4つの性能評価パラメータを検討する：α はメタノール転換率
であり，供給メタノールのうち改質反応によって消費された割合を表す．ξH2は水素生成率であり，供給メタノー
ル 1mol当たりの H2 の生成量を表す．β および γ は H2 および COの選択生成率を表す．図 4(a)を見ると，メタ
ノール転換率 α は qload < 1 kWの領域で単調増加し，それ以上の高出力条件では α = 0.9程度で推移する．つま
り，転換率が急減する出力があるという結果になった．この原因については後に詳説する．一方，図 4(c)を見る




率 ξH2 は図 4(b)のとおり α と同様の傾向を示した．
3¢2 火炎形状と反応位置 (Case NRML)
図 5に，φ = 3.5の各出力条件における火炎の直接写真を示す．写真上に，実線にて反応管とハニカムの位置お
よび目視による火炎前縁の形状を示す．火炎形状については，図 5(a)のように，管中心部以外で火炎がハニカム
出口に付着し，中心部において凸面形状をとる場合と，(b), (c)のように，管側壁近傍でハニカムに付着し円錐形
(a) 0.53 kW (b) 0.84 kW (c) 1.04 kW
(d) 1.45 kW (e) 1.75 kW (f) 2.11 kW
Fig. 5 Direct images of the reaction region (Case NRML, φ = 3:5).















Fig. 6 Velocity distributions in non-combustion field (Case NRML).










図 6に各改質実験に対応する流量における，非燃焼場での PIV実験による管内の x方向速度分布を示す．図の




























(a) Streamwise gas temperature distributions
























(b) Spanwise temperature distributions of honeycomb
surface
Fig. 7 Temperature distributions in the reactor (Case NRML).
これら火炎の直接写真（図 5）および速度分布（図 6）の両者を用いて，以下では改質器内部における熱・流動
特性を考察する．まず，qload = 0.53 kWでは，管中心軸近傍を除いて火炎がハニカムに付着している．これは，管
中心軸近傍よりやや外側の広い領域（管外縁部）において混合気流速が燃焼速度と釣り合い，ハニカム出口近傍
で反応が安定化するためである．実際，図 6に示す速度分布を見ると，管外縁部の広い領域で主流方向速度が 10
» 15 cm/s程度の値を示しており，また文献(16)によるとメタノールの高当量比条件 (φ = 3.0)における燃焼速度は






次に，qload = 0.84 » 1.04 kWでは，0.53 kWの場合と比較して管外縁部における速度勾配が大きくなるが，なお
流速が遅い（10 » 15 cm/s程度）領域が管側壁近傍に存在する．この領域が火炎の付着領域として働き，火炎の吹
き飛びを防いでいると考えられる．一方で，管側壁近傍以外では主流方向速度が燃焼速度を上回っており，円錐形
の火炎が定在化する．
さらに出力を上げた qload ¸ 1.45 kWでは，管側壁近傍にて逆流が見られる．これは，装置構造の寸法上，ハニ











3¢3 温度分布 (Case NRML)
図 7に，図 5および 6の各出力条件における (a)主流方向ガス温度分布と (b)ハニカム固相の半径方向温度分布
(a) 0.53 kW (b) 0.84 kW (c) 1.04 kW
(d) 1.45 kW (e) 1.75 kW (f) 2.11 kW




低出力条件の qload = 0.53 kWに関しては，火炎の直接写真でも見られた通り，ハニカム出口に火炎が付着した．
















3¢4 リストリクターによる影響 (Case RSTR)
図 8に Case RSTRにおける火炎の直接写真を，図 9に主流方向速度分布をそれぞれ示す．図 9の主流方向速度




る出力条件 (qload = 1.45, 1.75)においても上下非対称ながら円錐形状を保つ．また，最大出力では火炎下部は吹き
飛んでしまうが，上部付着位置は Case NRMLと比較してハニカムに近い場所に留まっている．ただし，リストリ
クター挿入時は，火炎が Case NRMLと比較して主流方向に長く引き伸ばされる．具体的には円錐形火炎の頂点位
















Fig. 9 Velocity distributions in non-combustion field (Case RSTR).























(a) Methanol conversion, α


























(b) Hydrogen production, ξH2
Fig. 10 Evaluation parameters of the reforming reaction (Case NRML and Case RSTR, φ = 3.5).
置のハニカム下流端面からの距離は，Case NRMLより約 1.5倍長くなった．つまり，Case RSTRでは，ハニカム
への火炎付着性能は向上するが，火炎長が伸びるため，改質反応が完了するまでに反応管長をある程度長くする
必要がある．
改質性能について，メタノール転換率 α および水素生成率 ξH2を図 10に示す．速度分布を変えることで，火炎
形状は大きく変化し，その安定性は大きな影響を受ける一方で，α はほとんど変化せず，Case NRMLと同様にほ
ぼ 0.9である．ただし低出力条件 (qload = 0.53 kW)では α が Case NRMLと比べて若干増加した．これは，Case
RSTRにおける噴流状の速度分布によって，火炎位置がハニカムから比較的離れた位置となり，前述したとおり
Case NRMLの際に見られたハニカムに付着した火炎と比べてハニカム固相への熱損失の影響が低減されたためで
あると考えられる．一方，H2 および COの選択生成率 β および γ については Case NRMLの場合とほぼ等しく，
速度分布の変化に依らず反応が平衡状態に達していると考えられる．従って，ξH2についても，α と同様の傾向を
示した．以上より，Case RSTRでは，Case NRMLよりも幅広い出力条件で安定した円錐火炎が得られた一方で，
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